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(57) Abstract- A device and method for the reduction of NO, and N 2 0 content in process gases and exhaust gases are disclosed. 
The device comprises at least one catalyst bed, containing a catalyst, with essentially one, or several, iron-loaded zeolites and two 
reaction zones, whereby the first zone (Reaction zone I) serves for the decomposition of N 2 0 and in the second zone (Reaction zone 
n).NO, is reduced. A device for the introduction of NH 3 gas is situated between the first and second zones. 

(57) Zusaramenfassung: Beschrieben werden eine Vorrichtung und ein Verfahren zur Minderung des Gehalts von NO, und N 2 0 in 
Prozessgasen und Abgasen. Die Vorrichtung umfasst mindestens ein Katalysatorbett enthaltend einen Katalysator, welcher un we- 
sentlichen einen oder mehrere mit Eisen beladene Zeolithe entbalt, und zwei Reaktionszonen, wobei die erste Zone (Reaktionszone 
1) zum Abbau von N 2 0 dient und in der zweiten Zone (Reaktionszone 11) NO, reduziert wird und sich zwischen der ersten und 
zwei ten Zone eine Vorrichtung zur Einbringung von HH 3 -Gas befindet. 
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Beschreibung ■ ;\ "". * : ... : t , ;v _ ; ; - 

Verfahren zur Beseitigung von NOx und N 2 0 

Bei vielen Prozessen, wie z.B. Verbrennungsprozessen oder bei der industriellen 
Herstellung von Salpetersaure resultiert ein mit Stickstoffmonoxid NO, 
Stickstoffdioxid N02.(zusammen bezeichnet als NO x ) sowie Lachgas N 2 0 beladenes 
Abgas. Wahrend NO und N0 2 seit langem als Verbindungen mit okqtoxischer . 
Relevanz bekannt sind (Saurer Regen, Smog-Bildung) und weltweit Grenzwerte fur " 
deren maximal zulassige Emissionen festgelegt sind, ruckt in den letzten Jahren in 
zunehmenden Maf3e auch Lachgas in den Focus des Umweltschutzes, da dieses in 
nicht unerheblichem Ma3e zum Abbau von stratospharischem Ozon und zum 
Treibhauseffekt beitragt. Es besteht daher aus Grunden des Umweltschutzes ein 
dringender Bedarf an technischen Losungen, die Lachgasemissionen zusammen mit 
den NO x -Emissionen zu beseitigen. 

Zur separaten Beseitigung von N 2 Q einerseits und andererseits sind bereits 
zahlreiche Moglichkeiten bekannt. 

Bei der NO x -Reduktion ist die selektive katalytische Reduktion (SCR) von NO x 
mittels Ammoniak in Gegenwart vanadiumhaltiger T|0 2 -Katalysatoren 
hervorzuheben (vgl. etwa G. Ertl, H. Knozinger J. Weitkamp: Handbook of 
Heterogeneous Catalysis, Vol. 4, Seiten 1633-1668, VCH Weinheim (1997)). Diese 
kann je nach Katalysator bei Temperaturen von ca. 150°C bis ca. 450°C ablaufen 
und ermoglicht einen NO x -Abbau von mehr als 90%. Sie ist die meist genutzte 
Variante der NO x -Minderung aus Abgasen industrieller Prozesse. 

Auch auf Basis von Zeolith-Katalysatoren finden sich Verfahren zur Reduktion von 
NO x , die unter Verwendung verschiedenster Reduktionsmittel ablaufen. Neben Cu- 
ausgetauschten Zeolithen (vergl. z.B. EP-A-0914866) scheinen vor allem 
eisenhaltige Zeolithe fur praktische Anwendung von Interesse. 
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, So beansprucht US-A- 4,571,329 ein Verfahren zur Reduktion von.NO x in einem 
Gas, welches zu mindestens 50% aus N0 2 .besteht, mittels.Ammoniak in Gegenwart 
eines Fe-Zeolithen. Das .V erhaltnis. von NH 3 2u N.0 2 ,betragt. mindestens LS/GemaR 
des hier beschriebenen Verfahrens soilen NO x -enthaltende Gase mit Ammoniak 
reduziert werden, ohne daB . es zur Bildung^von. N 2 0, als Nebenprodukt kommt. 

; US ^ 4 ;v~ 1 V 3 |? b e schreibt ein Verfahren zurjsele.ktiyejD katalytischen Reduktion von 
NO x mit NH 3 uber eisenausgetauschten Zeplithen, welches.bei Te.mperaturen. um 
400°C arbeitet. 

Im Unterschied zur NO x , Minderung in Abgasen, die seit vielen Jabren in der 
Technik etabliert ist, existieren zur N 2 Q-Beseitigung nur.wenige technische 
Prozesse, die zumeist auf einen thermischen oder katalytischen Abbau des N 2 0 
abzjelen. Ejne Ubersicht uber die Katalysatoren, deren'prinzipielie Eignung zum 
Abbau und zur Reduktion von Lachgas nachgewiesen wurde, gibt Kapteijn.et-al. 
(Kapteijn F. et al., Appl. Cat. B: Environmental 9 (1 996) 25-64). 

Als besonders geeignet erscheinen wiederum Fe- und Cu-Zeolith-Katalysatcren, die 
ehtweder eine reine Zersetzung des N 2 0.in N 2 und 0 2 bewirken (US-A-5,1 71 ,553), 
Oder auch zur katalytischen Reduktion des N 2 0 mit Hilfe von.NH 3 oder 
Kohienwasserstpffen zu N 2 und H 2 0 bzw. C0 2 dienen. 

So wird in JP-A-07 060 126 ein Verfahren zur Reduktion von N 2 0 mit Nhb in. 
Gegenwart von eisenhaltigen Zeolithen vom PentasiVTyp bei Temperaturen von 
450°C beschrieben. Der mit diesem Verfahren erreichbare N 2 0-Abbau liegt bei 71 %. 

Mauvezin.et al. geben in Catal. Lett. 62 (1999) 41-44 eine diesbezugliche Ubersicht 
uber die Eignung verschiedener, eisenausgetauschter Zeolithe vom Typ MOR, MFI, 
BEA, FER, FAU, MAZ und OFF. Danach kann eine mehr als 90%ige N 2 0-Reduktion 
; durch NH 3 -Zugabe unterhalb von 500°C nur im Falle von Fe?BEA errejcht werden. 

Aus Grunden d.e/Jinfaohhejt^nd Wirtectiaftlichkeit ist ein,einstufiges,Verfahren, d.h. 

M Y^^ps vmtm&m^WMmw R ^^m sowohLvon nox a i s 

auch von N 2 0, bespnders .ecstrebenswert. . 
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Die Reduktion von NO x mit 1 Ammoniak kann in Gegenwart von Fe-Zeolithen zwar bei 
Temperaturen unter *400°C abiaLfen, fur die N 2 OReduktion sind jedoch, wie 
erwahnt, im aligemeinen Temperaturen >500°C erforderiich. 

Dies ist nicht nurdeshaib nachfeilig; well die Aufheizung der Abgase auf diese 
Temperaturen einen Mehrverbrauch an Energie bedeutet, sondern vor allem 
deihalb; da die eih'gesdt2:ten Zedfith'-Katalysatoren unfeK diesen Beciingungen in 
Gegenwart von Wass'^rdampf nicht alterurigsstabif sind." " 

In neueren Veroffentlichungen wird deshalb die Reduktion von N 2 0 und NO x in 
Gegenwart von Kohlenwasserstoffen unter Verwendung von eisenhaltigen Zeolithen 
als Katalysator beschrieben, wobei zwar die Reduktionstemperatur fur N 2 0 auf 
Temperaturen <450°C ! abgesenkt werden kann, far die NO x -Reduktion aber nur 
maBige Umsatze (maximal <50%) erreicht werden (Kogei et al.,' J. datal. 1 82 

(1999)). ■ ■ : ' ' ' . 

In einer jungsten Patentanmeldung (JP-A- 09 000 884) wird die gleichzeitige 
Verwendung von Ammortiak und Kohlenwasserstoffen beansprucht. Die 
Kohlenwasserstoffe reduzieren hier selektiv das im Abgas erith'altene N 2 0, wahrend 
die NOx-Reduktion durch den zugesetzteri Ammoniak bewirkf wird. Der gesamte 
ProzeB kann bei Temperaturen <450°C betrieben werden. Allerdings entsteht durch 
Reaktion des N 2 0 mit dem Kohienwasserstoff in nicht unerheblichen Mengen 
giftiges Kohlenmonoxid, welches eine Nachreinigung des Abgases erforderiich 
'macht. Urn die Bildung von CO weitestgehend zu vermeiden, wird vorgesctilagen, 
eineh nachgeschalteten Pt/Pd-Katalysator zu verwenden. 

Eine zusatziich Dotierung des eisenhaltigen Zeolith-Katalysators mit Pt ist aus Kogel 
et al., Chemie Ingeriieur Technik 70 (1998) T164 bekannt. 

Die altere, nicht vorveroffentlichte WO-A-00/48715 beschreibt ein Verfahren, bei 
dem ein Abgas, welches NO* und N 2 0 enthalt, bei Temperaturen zwischen 200 und 
600°C- ubeV eliferV Eiseh-Zeblith-Kiaitalysator Vom Typ Beta geleitet wird, wobei das 
Abgas- auBeVdem in eiherfi K/ler^'eK^eittalinS^^^fi^ cinW i ,4'bezogen auf 
die Gesamtmenge an NO x und N 2 0 enthalt? NH 3 dielh't hier als Reduktidnsmittel 
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- sowohl fur NO x als auch fur N 2 0, Das Verfahren arbeitet zwar als einstuf iges 
Verfahren bei Temperaturen von kleiner als 500°C, besitzt aber wie die " 
vorgenannten Verfahren den prinzipiellen Nachteil, .dass zur Beseitigung des N 2 0 
GehaJtes eins in etwa aquimolare Menge an ReckJktfonsmittel (hier NH 3 ) benotigt 
5 -.; wird. •.....■„.• - . - . .. .j • zj.t- •. • . • • 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, ein einfaches, aber wirtschaftliches 
Verfahren, ;bei;dem nach Moglichkeir nur ein- Katalysator verwendet wird; zur 
Verfugung zu stellen, das gute Umsatze sowohl fur den NOx- als auch fur den N 2 0- 
JO Abbau liefert sich durch einen minimalen Verbrauch an Reduktionsmittel 

auszeichnet und bei dem keine weiteren okologisch bedenkliGheh Nebenprodukte 
generiert werden. - . . •> 
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20 



30 



Die Aufgabe wird durch die vorliegende Erfindung gelost. Gegeristand der 
vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur Minderung des Gehalts von NO x und 
N 2 0 in ProzeBgasen und Abgasen, wobei das Verfahren in Gegenwart eines 
Katalysators, vdrzugsweise eines eihzigen Katelysators, welcher im wesehtlichen 
einen Oder mehrere mit Eisen beladdne Zeolithe enthalt; durchgefuhrt wird, und das 
N 2 0 und NO x enthaltende Gas zut Entfernung von N 2 D in einem ersten Schritt in 
einer Reaktionszone I bei einer Temperatur <500 °C uber den Katalysator geleitet 
wird und der resultierende Gasstrom in einem zweiteh Schritt in einer Reaktionszone 
II weiter uber den Eisen-Zeolith-Katalysator gefuhrt wird, wobei dem Gasstrom ein 
Anteil NH 3 zugesetzt wird, ausreichend zur Reduktion des NO x '(vgl. Abbildung 1). 

Das ; Erreichen einer solch niedrigen Zersetzungstemperatur 'fur N 2 0 ist durch die 
Gegenwart von NO^bedingt. Es wurde gefunden, daB NO x als aktivierendes Agens 
den N 2 0-Abbau in Gegenwart von eisenhaltigen Zeolithen beschleunigt. 

Furstochiometrische Mengen-an N 2 0 und NO ist dieser Effe'kt von' Kapteijn F ; Mul, 
G.; Marban, G.; Rodriguez-Mirasol;!J.; Mbulijri, J.A.-, Studies in^Surface Science and 
-Catalysis 101 (1996) 641,650, beschrieben und wird auf die UmsetzOng von N 2 0 mit 
NO gemaB ... . vr/.i :.!... ■'' . . 

NO + N 2 0 N0 2 + N 2 zuruckgefuhrt. 
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Da abjer jetzt gefunden ,wurde, dass eisenhaftige Zeolithe auch,den Zerfall des 
gebildeten NQ 2 gemaB :wv ' ' 

2 N0 2 : . /<: .,<5V. .. 2 NO ,+ 0 2 . • • , - r-r:. 

katalysieren, sind auch ufiterstochipmetrische Mengen an NOx au^rerchehcf zur 
Beschieunigung des N 2 0-Abbaus. Ein Effekt, der sich mit zunehmender Temperatur 
deutlich verstarkt. 

Bei Vervyendung von anderen Katalysatoren erfolgt keine cokSatalj/tischie 
, Wirkungsweise yon NO-auf den N 2 OAbbau. . - ; ^ '>' r " :: - 

Das erfipdungsgemaBe Verfahren ermoglicht es, sowohl die Zersetzung von N 2 0, 
als auch die Reduktion von NO x bei einer einheitlich niedrigen Betriebstemperatur 

durchzufuhren, was mit den im Stand der Technik beschriebenen Verfahren bis 

j 

dahin nicht mqglieh war. ■ ... 

Durch Verwendung von eisenhaltigen Zeolithen, vorzugsweise solcheri vom MFI- 
. Typ, insbesondere Fe-ZSM-5, erfolgt der Abbau von N 2 0 gemaB obigen <l* 
Reaktionsgleichungen in Gegenwart von NO x bereits bei sole-hen Temperaturen bei 
denen eine Zersetzung von N 2 0 ohne NO x uberhaupt. nicht stattfinden-wurde. 

. Nach Verlassen der^rsten Reaktionszone liegt der Gehalt an N 2 0 nach^dem^ 
erfindungsgemaBen.Verfahrerrim Bereich von 0 bis 200 ppm, vorzugsweise im 
Bereich von 0 bis ,100 ppm, insbesondere im Bereich von 0,bis 50 ppm. 

In einer weiteren Ausgestaltung betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zur Minderung 
des Gehalts von NO x und N 2 0 in ProzeBgasen und Abgasen, umfassend 
mindestens ein Katalysatorbett enthaltend einen Katalysator, welcher im ! v 
wesentlichen einen Oder mehrere mit Eisen beladene Zeolithe enthalt und zwei 
. Reaktionszonen, vyobei die erste Zone (ReaktionszoneJ) zum Abbau von N 2 0 dient 
und inder zweiten Zone (Reaktionszpne II) NO x reduzierfcwird und sich-zvvischen der 
ersten und zweiten Zone eine Vorrichtung zur Eipbringung von;NH 3 -Gas<befindet 
(vgl. Abbildungen 1 und 2). . , • : 1 
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' P'f Ausfuhrung des Katalysatorbettes ist im Sinne-der Erfindung frei gestaltbar. Sie 
kann beispielsweise in Form eines Rohrenreaktprs Oder Radialkorbreaktors erfolgen 
.. f . Auch eine.raumiiche Jrennung der Reaktionszonen, wie in Abb. 2 wiedergegeben 
entsp.richtxIera.Sinne der Erfindung. :-. , : . . 

ErfindungsgemaB verwendete Katalysatoren enthalten im wesentlichen, 
vorzugsweise > 50 Gew%, insbesondere. &.7Q GewT% eines Oder mehrerer mit 
Eisen beJadener^eplithe. So. kann beispielsweise neben einem Fe-2SM.-5 Zeolith 
. ein weiterer .Eisen enthaltender Zeolith, wie : z.B. ein eisenhaltiger.Zeolith des MFI-, 
Oder MOR-Typs, in dem erfindungsgemaB verwendeten Katalysator enthalten sein. 
Daruberhinaus kann der erfindungsgemaB verwendete Katalysator weitere dem 
. Fachmann. bekannte.Zusatzstoffe, wie z.B. Bindemittel enthalten. ErfindungsgemaB 
verwendete Katalysatoren basieren vorzugsweise auf Zeolithen; in die?dUrch einen 
.. . . .FestkQrper-lqpenaustausch Ejsen eingebracht wurde. Ublicherweise geht man 

hierfur von den kommerziel! erhaltlichen Ammonium-Zeolithen (z.B. NH 4 -ZSM-5) und 
den entsprechenden Eisensalzen (z.B. FeS0 4 x 7 H 2 0) aus und mischt diese auf 
mechanischem.Wege intensiv miteinander in einer^Kugelmuhle bei Raumtemperatur. 
(Turek et al.; Appl. Catal. 184,, (1999) 249-256; EP-A-0 955 080). Auf diese 
Literaturstellen wird hiermit ausdrucklich Bezug genommen. Die erhaltenen. 
Katalysatorpulver werden anschlieBend in einem Kammerofen an der Luft bei 
Temperaturen im Bereich von 400 bis 600 °C kalziniert. Nach dem Kalzinieren 
werden die eisenhaltigen Zeolithein destilliertem Wasser intensiv gewaschen und 
nach Abfiltrieren des Zeolithen getrocknet. AbschlieBend Werden die so erhaltenen 
eisenhaltigen Zeolithe mit den geeigneten Bindemitteln versetzt und gemischt und 
beispielsweise zu zylindrischen Katalysatorkorpern extrudiert. Als Bindemittel eignen 
. sich alle ublicherweise verwendeten Binder, die gebrauchlichsten sind hierbei 
Aluminiumsilikate wie z.B. Kaolin. 

GemaB der vorliegenden Erfindung sind die verwendbaren Zeolithe mit Eisen 
beladen. Der Eisengehalt kann d.abei bezogen auf die Masse an Zeolith bis zu 25% 
betragen, vorzugsweise jedoch 0,1 bis 10%. Vorzugsweise sind der Oder die im 
Katalysator enthaltenen mit/ Eisen; beladeneo ZeoJithe vom:T<yp-MFfv'BEA ; FER, 
MOR und/ode( $EL; ...r^-oumnv . -i .v<1 : . rc-v /e-hy.r :vv;;os-; 
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• Genaue Angaben zum Aufbau Oder Strukturdieser Zeolithe' Warden im Atlas of 
Zeolithe- Structure Types, ElseWer; 4 th revised Edition 1996, gegeben, auf deh 
hiermit ausdrucklich Bezug gehbrnmen wird. ErfindungsgemaB bevorzugte Zeolithe 
sind vom MFI (Pentasil)- Oder MOR (Mordenit)-Typ, Irisbesohdere bevorzugt sind 
5 Zeolithe vom Fe-ZSM-5 Typ. 

Die Reaktionszone T und Reaktionszone II korindn sowohi raumlich miteinander 
verbunden sein, wie dies^in Abbildung 1 dargestellt ist/ so daB das mit Stickoxiden 
beladene Gas kontinuierlich uber den K^talysator geleitet wird, als auch'r&uffilich 
io voneinander getrenht sein, wie dies aiis Abbilduridj 2 hervorgeht. ' - 

Bei dem erfindungsgemaBen Verfahren kommen in den Reaktionszonen I und II 
; eisenhaltige Zeoiithazum Einsatz. Dabei kann es sich um unterschiedliche 
Katalysatoren in.deri jeweiiigen Zonen oderbevbrzugt um den gleichen Katalysator 
15 handeln. ;. ~ ' ^ ' ' : : ■ ~ ■ 

Bei einer raumlichen Trenhung bei der Reaktionszonen ist e£ moglich, die 
Temperatur der zweiten Zone bzw: des hierin eintretenden Gastromes durch 
Warmeabfuhr Oder -zufuhr so einzustellen, daB sie niedriger Oder hoher als die der 
20 ersten Zone ist.. - 3 ,: 

Die Temperatur der Reaktionszone I, in der das Lachgas abgebaut wird, liegt 
erfindungsgemaB < .500 °C, vorzugsweise im Bereich von 350 bis 500°C: Die ' 
Temperatur der Reaktionszone II entspricht bevorzugt der der Reaktionszone I. 

Das erfindungsgemaBe.. Verfahren wird im allgemeineh bei einem Druck im Bereich 
von 1 bis 50 bar, vorzugsweise 1 bis 25 bar durchgefuhrt. Die Einspeisung des NH 3 - 
Gases zwischen der Reaktionszone I und II, d.h.'hinter der Reaktionszone I und vor 
der Reaktionszone ll/erfolgt durch eine geeighete Vorrichtung, wie z.B. einem 
entsprechenden Druckventil oder entsprecherid ausgestaiteteh Diisen. 

Das mit-&ickstoffo^ 

Raumgeschwindigkeit von 2 bis 200.000 h'\ vorzugsweise 5-&<b& Ms : i 66.000 h" T 
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bezogen auf .das_addierte ; KataiysatoFvolurneri'beider Reaktionszonen uber den 
Katalysator geleitet. 

Der Wassergehalt des ReaktionsgasesJiegtiYOczugsweise im Bereich von <25 
Vol.%, ip^bQspndere.im- Bereich <1 5 Vpj.%. EinjniedrigerWassergehalt ist im 
allgemeinen zu-beyofzugen. - ; -. .. - ■. < . 

Fur die NO x -Reduktion in der Reaktionszone II spielt ein hoher Wassergehalt eine 
untergeordnete Rolle, da hier bereits bei relativ niedrigen Temperaturen hohe NOx- 
Abbauraten erzielt we/den. . v . -, • 

In der Reaktionszone I wird im allgemeinen eine relativ niedrige : 
, Wasserkonzentration bevorzugt, da ejjvsehr hoher. Wassergehalt hdhe ' 
Betriebstemperaturen (z.B. >500°C)..erforderlich machen wurde, Diese konnte je 
nach eingesetztem Zeolithtyp und Betriebsdauerdie hydrothermaleri > ' 1 
Stabilitatsgrenzen des Katalysators uberschreiten. Allerdings spielt hier der NO x - 
Gehalt eine entscheidende Rolle, da dieser -wie in der prioritatsgleichen, nicht 
vorveroffentlichten Deutschen Anmeldung TOO 01 540:9 beschrieben "ist, die 
Desaktivierung durch Wasser aufheben kann. 

Auch die Anwesenheit von C0 2 sowie von arideren.desaktivierenden Bestandteilen - 
des Reaktionsgases, die dem Fa.chmann bekannt sind, sollten nach- Mogiichkeit 
minimiert werden, da sich diese negativ auf den N 2 0-Abbau auswirken wu'rden. 

All diese EinfluBfaktoren, sowie die gewahlte Katalysatorbelastung d:h. 
Raumgeschwindigkeit sind bei der Wahl der geeigneten Betriebstemperatur der 
Reaktionszonen zu berucksichtigen. Dem Fachmann ist der EinfluB dieser Faktoren 
auf die N 2 0-Abbaugeschwindtgkeit bekannt und er wird sie gemaB seines ' 
Fachwissens berucksichtigen; • • • 

■ i . 1 , • * . i . , * ■ •* • 

. Das erfindungsgemaBe Verfahren ermoglicht es N 2 0 und NO x bei Temperaturen 
<500°C, vorzugsweise <450°C zu N 2 , 0 2 und H 2 0 abzubaueh, bhne BiWung von 
dkologisch bedenklichen Nebenprodukten, wie z.B. giftigen Kohlenmonoxid, das 
wiederum entfernt werden muBte. Das Reduktionsmittel NH3 wird dabei fur die 
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Reduktion von NO* verbraucht^ nicht aber oder nur unwesentlieh f Or den Abbau von 
N 2 0. " r / " 

Die mit dem vorliegenden Verfahren erzielbaren Urhsatz^ fur N^O und NO x sind > 
80%, yorzugsweise > 90%; Das Verfahren ist damifhfnsichtlich seiridr 
Leistungsfahigkeit, d.h. der erzielbaren Umsatzgtetfe^des NaO'uhd Nd x Abbaus, 
sowie hinsichtlich der Betriebs- und Investitionskosten dem Stand der Technik 
deutlich uberlegen. 1 . . - •■^'-j- *> • v ^ vr 

Die Erfindung wird durch das nachfolgende Beispiel erlatutertf * 

AIs Katalysator wurdevein mit Eisen beladener Zeolith vom Typ ZSM-5 eingesetzt. 
Die Hersteliung.des Fe-ZSM-5-Katalysators erfolgte durch Festkorper-lonentausch 
ausgehend yon einem kommerzieirverfugbaren Zeolith in Arinmbnium-Forrh (ALSI- 
PENTA, SM27). Oetaillierte Angaben zur Preparation kohnen entnorrimen wferden 
aus: M. Rauscher, K.tKesore, R. Monnig^W. Schwieger/ A. TiBler, T. Tiifek: -r 
Preparation of highly active Fe-ZSM-5 catalyst through solid state ion exchange for 
the catalytic decomposition of N 2 OC in Appl. Catal: 184 (1999) 249-256. 1 ^ 

Die Katalysatorpulver wurden an der Luft fur 6h bei 823K kalziniert, gewaschen und 
uben Nacht bei 383K getrocknet. Nach Zusatz entsprechender Binder folgte die 
Extrusion zu zylindrischen Katalysatorkorpern, welche zu einem Granulat mit einer 
KorngroBe von 1-2 mm gebrcchen wurden. 

AIs Vorrichtung zur Minderung .des NO x - und N 2 OGehaltes kamen zwei 
,hintereinander geschaltete Rohrreaktoren zum Einsatz, welche jeweils mit einer 
solchen Menge an obigem Katalysator befullt wareh, daB bezogen auf den 
eintretenden Gasstrom jeweils eine Raumgeschwindigkeit von 10.000 h" 1 resultierte. 
Zwischen den beiden Reaktionszonen erfolgt die Zugabe von NH 3 -Gas. Die 
Betriebstemperatur der Reaktionszonen wurde durch Beheizung eingestellt. Die 
Analyse.des in die Vorrichtgng e in- und austretenden Gasstroms erfolgte mit Hilfe 
eines.FJIR-Gasanalysjators. ov;:0.-.* "•■ 
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Be. Eingangskonzentrationen von 1.000 ppm N 2 0, 1.000 ppm NQ X , 2.500 ppm H 2 0 
und 2,5 %vol 0 2 in N 2 und einer intermediaren Zugabe von NH 3 resultierten bei einer 
einheitlichen Betri^bstemperatur von 400°C .die, in i der.folgeaden Tabelle 
aufgelisteten Umsatzergebnisse fur N 2 0, NOx- u.nd.NH3 , 



Tabelle 



10 





Eingangskonzentration 


Austrittskonzentration , - 


Umsatz 


N 2 0 J 


1.000 ppm 


39 ppm 


-96,1 % 


NO x (x=1-2) - 


1 .000 ppm 


78 ppm 


92,2 % 


NH 3 


1 .200 ppm J 


0 ppm 


100 % 



zugegeben-zwischen erster und zweiter Reaktionszbne 
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Patentanspruche: ' *• " ...... * ■■ - 



1 . ' Vorrichtung -zur 'Mfridferung des Gehalts von NO* unci N 2 0 in ProzeBgasen 
und Abgasen, umf&ssend mindestens ein Katalysatorbett enthaltend einen 
Katalysator, weicher im wesentlichen einen oder mehrere mit Eisen beladene 
Zeolithe enthalt, und zwei Reaktionszonen, wobei die erste Zone 
(Reaktionszone I) zum Abbau von N 2 0 dient und in der zweiten Zone 
(Reaktionszone II) NOx reduziert wird und. sich zwischea der ersten und 
zweiten Zone ejne Vorrichtung zur Einbringung von NH 3 -Gas befindet. - 

2. Vorrichtung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daB in Reaktionszone 
I und Reaktionszone (I gleiche Katalysatoren verwend.et werden. : 

3. Vorrichtung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daB die 
Reaktionszone I und Reaktionszone II raumlich getrennt sind. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daB die 
Reaktionszone I und Reaktionszone II raumlich miteinander verbunden sind. 

20 5. Vorrichtung nach mindestens einem der vorhergehenden Anspruche, dadurch 
gekennzeichnet, daB der oder die im Katalysator enthaltenen mit Eisen 
beladenen Zeolithe vom Typ MFL BEA, FER, MOR und/oder MEL sind. 

6. Vorrichtung nach mindestens einem der vorhergehenden Anspruche, dadurch 
25 gekennzeichnet, daB der oder die mit Eisen beladenen Zeolithe vom Typ MFI 

sind. 

7. Vorrichtung nach mindestens einem der vorhergehenden Anspruche, dadurch 
gekennzeichnet, daB, der Zeolith ein Fe-ZSM-5 ist. 

30 

8. Verfahren zur Minderung des Gehalts von NO x und N 2 0 in ProzeBgasen und 
Abgasen wobei das Verfahren in Gegenwart eines Katalysators, weicher im 
wesentlichen einen oder mehrere mit Eisen beladene Zeolithe enthalt, 
durchgefuhrt wird, und das N 2 Q und NO x enthaltende Gas zur Entfernung von 
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N 2 0 in einem ers.en Schrin in «J Reaktionszone , zur Enrfernung von 
be, e.ner Tempera,ur < 500 -c uber den Ka,a, y sa t p,ge,ei tet wird u d der 
^u,„ e rende Gasstrom in einem zweiten Seh* in einer 
we„er uber e.nen eisenhaWgen ZeoiiHvKatalysa.or ge.Ohr, wW , wobei dem 
Gasstrom e,n Antei, NH 3 zugesetz, wird, ausreichend z ur Reckon des N " . 

Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, da 6 in Reaktionszone I 
"nd" der gleicheKatalysatorverwendet wird. uonszone 

KaTaf f " a ° h ' AnSPfUCh 8 ' dadUr ° h 9**^"* ode, die im 

K a .a ly sa tor en th a,,enen mi, Eise n be ,adenen Zeoiithe vom Typ MF, BEA 
FER, MOR und/oder MEL sindf ^ 

1 1 °' 9ete " n - fch -'. «* der mi, Eisen 

beladene Zeolith vom Typ MFMst., . . .. 

Feasts r AnSP ' UCh " ' dadUrCh - 



9. 



10. 



- 13. Verfahren nach einem ode, mehreren der Anspruche e bis 12 . dadurch 

::: i:;i;r ■ daB die Reak,i ~ ■ - « — ~ 

14. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche 8 bis , 2 , dadurch 

ITT ' Chne '' dfe R *^~ , und „ raumiich miteinander 

verbunden sind. 

1S : . ^„ nach einem oder mehreren der Anspruche 8 bis 14, dadurch 

16. Verfahren nach einem oder mehreren der Anspruche' 8 bis ,5. dadurch 
gekennze.chnet, daB N 2 0- und NO»-Umsatze > 80 % erreich, warden. 
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'Abbildung 1 



1 / 1 



Reaktionszone 1 




Reaktionszone ll 


N 2 0-Zersetzung 




NOx-Reduktioh 


Fe-Zeolith 





Abgas mit NOx und N 2 0 



Abbildung 2 



NH, 



Fe-Zeolith 

Reaktionszone I 

N 2 G)-Zersetzung 



Fe-Zeolith 

Reaktionszone II 

NO x -Reduktion 



Abgas mit NO x und N 2 0 
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